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La presente invention concerne la production 
du fer metallique par reduction directe du minerai 
de fer particulate dans un procede dans lequel 
le minerai est fluidise sous forme d'une serie de 
lits separes et est reduit par contact avec l'oxyde 
de carbone et Fhydrogene et des melanges de ceux- 
ci avec d'autres gaz. Plus particuHerement, Ym- 
yention concerne un tel procede dans lequel on 
injecte directement l'oxygene ou un gaz contenant 
de l'oxygene dans un lit intermediaire de la serie 
et le brule avec un combustible carbone pour 
former principalement de l'oxyde de carbone, de 
Fanhydride carbonique et de Feau. 

Les procedes de production du fer par reduc- 
tion directe d'un minerai de fer qui consiste esscn- 
tiellement en des oxydes de fer contenant de l'oxyde 
ferrique ou des melanges d'oxyde ferrique et d'au- 
tres oxydes de fer, sont bien connus. Dans ces 
procedes, le minerai est traite dans un ou plusieurs 
reacteurs verticaux, dans lesquels sont contenus 
des lits fluidises, par des gaz ascendants a des tem- 
peratures generalement comprises entre 649 °C et 
une temperature situee juste au-dessous de la tem- 
perature de frittage du minerai, c'est-a-dire d'envi- 
ron 871 a 982 °C pour la plupart des minerais. 
On prevoit en general plusieurs lits qui sont etages 
x>u avances en serie les uns au-dessous des autres, 
pour former des zones de reduction separees, et 
qui fonctionnent a des temperatures elevees ou 
identiques ou differentes. 

II est courant de prevoir un contact a contre- 
courant entre les gaz et le minerai, par exemple 
d'introduire du minerai de fer oxyde dans l'etage 
superieur d'un reacteur et de faire couler le mine- 
rai vers le bas, d'un lit fluidise a un lit suivant, 
tout en mettant les lits individuels consecutivement 
en contact avec un courant ascendant de gaz reduc- 
teur introduit ou injecte directement dans le der- 
nier etage du reacteur. L'etat d'oxydation du mine- 
rai dans cbaque lit successif de la serie diminue 
prcgressivement, tandis qu'une partie au moins du 
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gaz reducteur est simultanement oxydee. Ainsi, 
dans les gaz chauds, par exemple, une partie de 
l'oxyde de carbone du gaz est oxydee en anhydride 
carbonique et Fhydrogene est oxyde en eau. En 
plusieurs stades, le minerai est reduit, par exemple, 
de l'oxyde ferrique en oxyde magnetique du fer 
(ou un melange s'approchant de cette composi- 
tion d'oxyde), l'oxyde magnetique du fer (e'est-a- 
dire la magnetite) est reduit en oxyde ferreux 
et l'oxyde ferreux est reduit sensiblement en oxyde 
metallique. On peut echelonner ces reactions de 
fagon que chacune d'elles puisse etre eUe-meme 
encore subdivisee ou realisee dans un ou plusieurs 
stades du processus d'ensemble. D'une fagon gene- 
rale,^ au moins dans un stade de reduction finale 
de l'oxyde ferreux a partir duquel on extrait le 
fer, le fer metallique produit comprend environ 
30 a 95 % de fer metallique. 

Le fer reduit qui est le produit extrait du der- 
nier etage du reacteur peut etre fondu ou agglo- 
mere pour former des briquettes. On peut intro- 
duce de la chaux, des oxydes de metaux alkalino- 
terreux par exemple des oxydes de calcium et de 
magnesium (magnesie) dans les lits fluidises du 
procede de fagon qu'ils apparaissent dans le fer 
reduit au moment du tassement. Lorsqu'on le rea- 
lise, le produit final peut contenir de 0,1 a 5 % 
environ de ces matieres par rapport au poids du 
produit qui est le fer reduit En tout cas, le pro- 
duit particulate chaud provenant du dernier stade 
est introduit par exemple dans une colonne mon- 
tante et, pendant qu'il est en contact avec l'atmo- 
sphere de gaz reduteur, il est transfere dans une 
tremie. A. partir de la tremie, le produit particu- 
laire est tasse, par exemple il est admis dans la 
zone de serrage d'une paire de rouleaux par l'in- 
termediaire d'un dispositif a vis transporteuse et 
tasse, et agglomere a une temperature comprise 
entre 746 et 777 °C environ. D'une fagon gene- 
rale, la presse forme des briquettes en serie. Elles 
peuvent etre triees, refroidies et encore traitees 
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si on le desire, puis empilees pour etre emmaga- 
sinees ou utilisees. 

La pluparl des procedes de reduction d'un mine- 
rai de fer fluidise utilise un gaz engendre a Fex- 
tcrieur, c'est-a-dire des melanges gazeux compre- 
nant de Foxyde de carbone et de Fhydrogene ou 
des melanges de ceux-ci et d'autres gaz qui sont 
a injecter pendant qu'ils sont chauds dans Fetage 
inferieur du reacteur. Ces melanges gazeux (com- 
prenant une certaine quantite d'hydrocarbures qui 
n'ont pas reagi) sont generalement formes a Fexte- 
rieur du reacteur par oxydation partielle d'hydro- 
carbures ou par des reactions de transformation 
par deplacement de Fequilibre eau-gaz. Dans d'au- 
tres procedes, des hydrocarbures inchanges ont 
ete injectes directement dans les procedes, par 
exemple dans un etage de reduction de Foxyde 
ferreux, pour engendrer une partie du gaz reduc- 
teur in situ. Ces procedes, appeles d'une fagon 
generate procedes a injection directe ou partielle, 
se sont averes peu pratiques dans une large mesure 
principalement en raison des difficultes associees 
a la generation d'une chaleur suffisante pour les 
reactions. 

II serait tres souhaitable de trouver un pro- 
cede dans lequel le pouvoir reducteur du gaz est 
entierement utilise pour reduire le minerai de 
fer en une seule passe a travers le reacteur. Tou- 
tefois, des procedes a une seule passe sont extre- 
mement couteux, en ce sens que les gaz reducteurs, 
suivant les minerais particuliers en cours de reduc- 
tion, sont utilises d'une fagon inefficace et qu'il 
en resulterait un gaspillage important de la capa- 
city de production des gaz reducteurs, si les gaz 
etaient s aerifies apres une seule passe. Ceci aug- 
mente considerablement le prix du gaz reducteur 
en rendant le precede peu economique. 

Les frais de generation des gaz reducteurs consti- 
tuent un facteur important du prix du gaz. Les 
generateurs de gaz separes dans lesquels des com- 
bustibles hydrccarbones sont partiellement oxydes 
avec un gaz contenant de Foxygene, par exemple 
Foxygene, Feau, ou la vapeur d'eau, avec ou sans 
catalyseur, bien qu'ils produisent un gaz de syn- 
these utilisable, sont couteux et le prix des gene- 
rateurs augmente le prix du gaz. Egalement, les 
gaz effluents de cette zone doivent etre normale- 
ment refroidis pour condenser et eliminer I'eau 
et Fanhydride carbonique et doivent etre ensuite 
rechauffes avant de pouvoir les utiliser pour reduire 
le minerai de fer. Les reactifs utilises pour pre- 
parer des gaz reducteurs, par exemple 1'oxygene 
pur, sont assez dangereux a manipuler et sont 
couteux. L'utilisation de Fhydrogene pur comme 
gaz reducteur augmente le prix du gaz reducteur. 
Une autre difficulte pour obtenir un mode efficace 
et economique de reduction directe du minerai 
de fer implique le moyen d'application de la 



chaleur necessaire pour conduire les reactions de 
reduction. La reaction de reduction avec Foxyde 
de carbone est legerement exothermique si Ton 
utilise de l'oxydc de carbone pur; cependant le 
prix Sieve de Foxyde de carbone pur rend Favan- 
tage de cette particularite peu economique. D'autre 
part, la reaction de reduction utilisant Fhydro- 
gene comme agent reducteur est fortement endo- 
thermique et de grandes quantites de chaleur sont 
necessaires pour effectuer cette reduction. Nor- 
malement, on transige en utilisant un melange 
d'oxyde de carbone et d'hydrogene pour effectuer 
la reduction et on applique la quantite manquante 
d'energie thermique necessaire. Toutefois, Futilisa* 
tion d'un melange d'oxyde de carbone et d'hydro- 
gene dans un precede a une seule passe rendrait 
encore le prix du gaz de synthese trop eleve. 

Tous les essais pour recycler un gaz de synthese 
contenant de grandes quantites d'oxyde de carbone 
sont restes sans succes. La demanderesse a trouve 
que des gaz contenant de grandes quantites d'oxyde 
de carbone reagissent fortement en presence de 
metaux catalytiques, en particulier des surfaces 
de metaux ferreux comme le fer, pour deposer 
du carbone a des temperatures comprises entre 
482 et 649 °C. La reaction ainsi obtenue dans 
laquelle on utilise Foxyde de carbone et Fhydro- 
gene pour reduire le minerai de fer est effectuee 
normalement a des temperatures comprises entre 
649 et 871 °C. Afin de recycler ces gaz residuels, 
il est necessaire de les refroidir sensiblement a la 
temperature ambiante et de debarrasser ces gaz de 
Fanhydride carbonique et de Feau produits par 
suite de la reaction de reduction et de les recom- 
primer ensuite et de chauffer ces gaz pour les 
ramener a la base de reacteur. Les problemes 
poses par le depot de carbone existent aussi bien 
au cours du refroidissement qu'au cours du chauf- 
fage du gaz. Le depot de carbone entre 482 et 
649 °C a partir de gaz contenant de grandes quan- 
tites d'oxyde de carbone a provoque le cohna- 
tage et la defaillance des equipements de chauffage, 
des pompes et des conduites de transfert classiques. 
Certain es formes de carbone engendrees au cours 
des reactions avec les surfaces de metaux ferreux 
ont egalement pose d'importants problemes de cor- 
rosion. A cause de la difference de pression entre 
le fond du reacteur et sa partie superieure, les 
gaz effluents provenant du sommet du reacteur 
doivent etre comprimes de fagon a pouvoir les 
introduire dans le fond du reacteur. Pour enlever 
efflcacement Feau et Fanhydride carbonique de ces 
gaz de recyclage, il est souhaitable de les refroidir 
sensiblement jusqu'a la temperature ambiante, puis 
de chauffer les gaz purifies pour les ramener a 
des temperatures comprises entre 649 et 871 °C 
pour les introduire dans la zone de reduction. 
Egalement, les gaz chauffes fournissent de la cha- 
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leur a la zone de reduction, ce qui favorise la 
realisation des reactions de reduction se produkant 
dans la zone. 

En se referant a Papplication de la chaleur neces- 
saire pour conduirc les reactions endothermiques, 
il s'est avere peu pratique d'appliquer la totalite 
de la chaleur pour la reduction par un prechauf- 
fage excessif de la charge de minerai, du fait 
qu'a des temperatures extremement elevees il se 
produirait un frittage, une agglomeration et une 
« defluidisation » du lit fluidise. II est egalement 
impossible d'appliquer la totalite de la chaleur 
a la zone de reduction de Foxyde ferreux en pre- 
chauffant d'une facon excessive les gaz reducteurs 
frais avant de les introduire dans la zone de reduc- 
tion, a cause des limitations de temperatures de 
l'equipement de prechauffage. Etant donne qu'on 
ne peut pas aj outer une quantite de chaleur suffi- 
sante a la partie superieure ni a la base de Petage 
de reduction, il est difficile d'obtenir le chauffage 
correct pendant le precede de reduction. Ce pro- 
bleme est partiellement resolu en prechauffant a 
la fois le gaz de recyclage et le gaz frais, en 
fournissant ainsi la chaleur au dernier stade de 
la reduction. Toutefois, Papplication - d'une quan- 
tite de chaleur satisfaisante aux etages interme- 
diaires du procede de reduction a ete extremement 
difficile. Egalement, il a ete difficile de regler des 
reactions aux vitesses voulues dans les stades ini- 
tial et final ou il est necessaire de surchaufler le 
minerai dans le stade initial ou le gaz reducteur 
dans le stade final. Sans le surchauffage, on a 
trouve que les etages intermediaires ne presen- 
taient pas la chaleur necessaire pour reduire les 
minerais a ce stade. Les procedes connus d'appli- 
caticn de la chaleur aux zones de reduction et pour 
faire circuler ou recycler les gaz reducteurs se 
sont averes inefficaces et peu economiques pour 
realiser la reduction directe du minerai de fer 
a I'echelle industrielle. Ces procedes manquent de 
souplesse pour manipuler les solides et les gaz de 
contact necessaires pour la raise en oeuvre d'un 
procede efficace. 

Suivant la presente invention, on reduit le mine- 
rai de fer en fer metallique en plusieurs stades, 
le precede utilisant au moins trois zones separees, 
la zone initiale et une zone suivante jouant cha- 
cune plusieurs roles. La premiere zone ou zone 
initiale est une zone de prechauffe ou de pre- 
reduction du minerai de fer et fonctionne egale- 
ment comme la zone de conversion par deplacement 
de Pequilibre eau-gaz dans laquelle Poxyde de car- 
bone, en presence d'oxyde ferrique, est transforms 
catalytiquement en anhydride carbonique, tandis 
que Peau est transform.ee en hydrogene. La zone 
intermediate ou suivante constitue Petage secon- 
dare de reduction pour transformer le minerai de 
feT en fer ferreux. Cette zone agit egalement 
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comme une zene de chauffage *et de combustion. 
Dans cette zone, on injecte de Poxygene ou un 
gaz contenant de Poxygene par exemple de Pair, 
et on le brule avec des combustibles carbones 
pour fournir la chaleur supplementaire destinee a 
la reduction pour engendrer une quantite supple- 
mentaire d'oxyde de carbone et une certaine quan- 
tite d'anhydride carbonique et peut etre une quan- 
tite supplementaire d'hydrogene et d'eau. Lors du 
passage du melange gazeux de cette zone dans 
la zone initiale ou precedente, entre autres, Peau 
est transformee en hydrogene. La ou les zones 
finales constituent principalement une zone reduc- 
trice dans laquelle le fer ferreux est reduit par 
contact avec un gaz reducteur presentant une forte 
concentration d'hydrogene pour fournir du fer 
metallique. Dans un procede prefere, on prevoit 
cinq etages ou zones, les trois dernieres zones (a 
savoir les zones 3, 4 et 5) etant celles dans les- 
quelles Poxyde ferreux est reduit, ces zones fonc- 
tionnant a des temperatures comprises entre 64.9 et 
871 °C environ et a des pressions comprises entre 
la pression atmospherique et 10,S bars environ. 
Dans la derniere zone de la serie, dans laquelle 
le degre de metallisation est le plus eleve, on ajoute 
une quantite importance de chaleur a la chaleur 
sensible du gaz reducteur prechauffe. 

La presente invention envisage la combinaison 
d'une zone de prechauffe ou de transformation 
par deplacement de Pequilibre eau-gaz a basse 
temperature dans laquelle le minerai contenant 
de Poxyde ferrique est introduit ou est forme in 
situ et une zone adjacente ou suivante dans laquelle 
le minerai est reduit et Poxygene est brule avec 
un combustible carbone pour engendrer des pro- 
duits gazeux comprenant de Poxyde de carbone 
de Panhydride carbonique et de Peau. Ces zones 
sont suivies par une ou plusieurs zones de reduc- 
tion du fer ferreux. 

En admettant le produit gazeux ou effluent de 
la zone de combustion dans la zone de prechauf- 
fage a basse temperature, en presence d'oxyde 
ferrique dans des conditions correctement definies, 
Peau peut etre transformee en hydrogene, tandis 
que Poxyde de carbone est oxyde simultanement 
en anhydride carbonique. Ce dernier peut etre faci- 
lement enleve du gaz residuel provenant de la 
zone de prechauffage pour fournir un gaz reduc- 
teur regenere a une temperature relativement basse, 
ceci reduisant lea pertes de chaleur dues au refroi- 
dissement. Un autre avantage reside dans le fait 
qu'il n'y a qu'un seul courant gazeux a refroidir 
et a purifier. En outre, le gaz presentant une 
teneur relativement faible en oxyde de carbone 
peut etre avantageusement injecte, avec le gaz 
reducteur d'appoint si on le desire, dans le stade 
final de reduction du fer ferreux, ceci reduisant les 
complications dues a Poperation de rechauffage. 
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En outre, la plus forte concentration d'hydrogene 
est particulierement souhaitable pour reduire 
Foxyde ferreux qui est plus difficile a reduire que 
les autres oxydcs de fer. Non seulement la reac- 
tion fournit un plus grand pouvoir reducteur a 
un endroit voulu, mais fournit une quantite de 
chaleur supplemental re pour les reactions de reduc- 
tion. En outre, dans' les conditions de temperatures 
inferieures, il ne se produit pas de reformage 
du methane a partir de l'oxyde de carbone qui 
se produit normalement et qui diminue Fefficacite 
de la reduction et Fhydrogene produit. Ceci se 
prcduit malgre les conditions d'equilibre favorable 
prevues meme aux temperatures inferieures. En 
outre, la transformation de Foxyde de carbone 
pour produire du carbone libre est peu importantc 
et en outre il ne se produit sensiblement pas de 
carburation des surfaces metalliques. 

Un gaz prechauffe contenant de l'oxygene par 
exemple Fair ou un combustible hydrocarbone 
et un gaz prechauffe contenant de l'oxygene, par 
exemple Fair, sont ainsi introduits dans la seconde 
zone du reacteur ou la zone de chauffage interme- 
diaire et y sont brules. Dans un type de reaction 
de combustion, l'oxygene se combine chimique- 
ment avec un combustible carbone, par exemple 
le carbone ou Foxyde de carbone ou les deux, 
in situ, pour engendrer de l'oxyde de carbone 
ou de Fanhydride carbonique ou les deux. L'hy- 
drogene present est transforme en eau. La reac- 
tion degage de la chaleur. Dans une autre reac- 
tion de combustion, un combustible carbone, en 
particulier un combustible hydrocarbone, est ajoute 
directement au procede avec l'oxygene ou gaz 
contenant de l'oxygene, et Fhydrocarbure est par- 
tiellement oxyde avec une quantite insuffisante 
d'oxygene pour fournir des temperatures elevees et 
pour produire un gaz comprenant principalement 
de l'oxyde de carbcne et de Fhydrogene qui con- 
tient une certaine quantite d'anhydride et d'eau. 
Suivant la temperature et/ou la pression auxquelles 
les reactions sont conduites et suivant le rapport 
de Fair au combustible ajoute ou deja present 
dans cette zone, la quantite d'eau et d'anhydride 
carbonique produite peut etre etroitement reglee. 
Ces gaz agissent egalement comme des gaz reduc- 
teurs supplementaires pour favoriser la reduction 
des oxydes de fer sensiblement en oxyde ferreux. 
Par exemple, les oxydes de fer introduits dans 
la zone de combustion consiste principalement 
en Feo0 3 et en Fes0 4 . Ces oxydes sont reduits 
en oxydes consistant principalement en FeO, bien 
qu'une certaine quantite de fer metallique puisse 
etre presente. La temperature regnant dans cette 
zone peut etre reglee etroitement a un niveau 
voulu quelconque en reglant le debit d'injection 
du combustible et de Fair. Ceci regie la tempera- 
ture du gaz residuel de la zone precedente, ainsi 



4 — 

que la chaleur residuelle du minerai reduit qui 
est admis dans la troisicme zone ou zone finale 
de reduction du fer ferreux. 

On doit ajouter l'oxygene en une quantite suffi- 
sante pour qu'il se combine avec les combustibles 
carbones dans le stade de reduction. En general, 
on ajoute de 0,002 a 0,02 mole d'oxygene par 
mole des gaz reducteurs dans ladite zone de com- 
bustion. La quantite d'oxygene a injecter peut etre 
juste suffisante pour se combiner avec les combus- 
tibles carbones presents, y compris Fhydrogene. 
Lcrsqu'un combustible hydrocarbone provenant 
d'une source externe est injecte simultanement 
dans la zone, la quantite d'oxygene injectee doit 
etre insuffisante pour provoquer la combustion 
complete de Fhydrocarbure ajoute. On peut injec- 
ter l'oxygene si on le desire dans la partie supe- 
rieure de la zone ou dans Fespace situe au-dessous 
du lit fluidise proprement dit pour reduire au 
minimum la reoxydation de Foxyde ferreux. Cepen- 
dant, on obtient une meilleure .repartition de la 
chaleur en injectant l'oxygene ou un oxygene et 
un hydrocarbure directement dans le lit fluidise. 

Les gaz d'echappement de la zone de combus- 
tion sont introduits dans la zone de prechauffage 
et de prereduction pour le minerai de fer, tandis 
que la temperature du minerai introduit dans cette 
zone refroidit le gaz dans la zone de prechauffage 
et augmente la temperature reactionnelle de la 
zone dc combustion. Si la temperature et la duree 
de sejour des gaz dans la zone de prechauffage 
et de prereduction sont correctement reglees, les 
oxydes de fer contenus dans la zone de prechauf- 
fage et de prereduction agissent comme un cataly- 
seur de transformation de la reaction de deplace- 
ment de Fequilibre eau-gaz pour transformer 
Foxyde de carbone en anhydride carbonique et 
des quantites equimolaires d'eau en hydrogene. 
Au cas ou il n'y a pas une quantite suffisante 
d'eau dans les gaz admis dans cette zone, on peut 
ajouter de la vapeur d'eau pour pousser la reac- 
tion jusqu'a achevement et atteindre un degre 
maximum de transformation a partir de la reac- 
tion CO + H 2 0 — > C0 2 + H 2 . Le minerai de fer 
admis fonctionne comme un catalyseur pour la 
reaction de transformation par deplacement de 
Fequilibre eau-gaz et, en ce faisant, le minera i 
precha uffe et seche par les gaz residuels chauds 
provenant de la reaction de gazeification et e st 
partielleroent redui t a un etat inferieur d'oxyda- 
tion. Le minerai ainsi prechauffe est continuelle- 
ment admis dans la zone situee au-dessous, dans 
laquelle il est encore reduit comme precedemment 
decrit. ...... 

Les gaz residuels provennant de la zone de 
prechauffage et de prereduction contiennent des 
quantites importantes d'hydrogene, d'anhydride 
carbonique ct d'eau et de tres faibles quantites 
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d'oxyde de carbone dc methane et d'azote. Le 
fait que Pazote soit present ou non ou la concen- 
tration a laquelle il est present depend en grande 
partie du fait qu'on utilise de Fair, de l'air enri- 
chi d'oxygene ou de Poxygene pur comme agent 
oxydant pour la combustion partielle du combus- 
tible dans la zone 2. Les gaz effluents sont re- 
froidis par echange de chaleur avec un fluide 
refroidi d'une facpn appropriee et, au cours du 
refroidissement, sensiblement la totalite de Peau 
presente se condense et est eliminee. De preference, 
les gaz sont refroidis jusqu'a la temperature am- 
biante, etant donne qu'a la temperature arnbiante 
Pelimination de Panhydride carbonique de ces gaz 
est plus efficace. Apres avoir elimine Peau, les 
gaz sees sont mis en contact d'une facon connue 
en pratique pour eliminer Panhydride carbonique. 
Les gaz ainsi traites sont alors comprimes et 
introduits dans un four de prechauffage ou leur 
temperature est portee a une temperature sensible- 
ment superieure a la temperature necessaire pour 
effectuer la reduction dans la zone 3. La tempera- 
ture de reduction maintenue dans la zone 3 dans 
laquelle Poxyde ferreux est reduit en fer metal- 
lique peut etre reglee avec precision en reglant la 
temperature de prechauffage des gaz reducteurs 
introduits dans cette zone. En faisant reagir entie- 
rement Poxyde de carbone des gaz residuels pro- 
venant de la reaction de reduction pour le rem- 
placer par Phydrogene et en recyclant Phydrogene, 
on peut reduire d'une facon importante le prix 
des gaz reducteurs. On peut augmenter la tempe- 
rature de Phydrogene gazeux recycle au niveau 
prefere pour effectuer la reduction dans la zone 3 
par un moyen classique sans carbonisation cata- 
strophique. 

La pression regnant dans le reacteur varie de 
la pression elevee regnant dans la zone 3 a une 
faible pression regnant dans la zone 1 a cause 
de la diminution de la pression des gaz reducteurs 
passant a travers les lits fluidises de minerai de 
fer situes dans les zones de reduction. Une diffe- 
rence de pression manometrique comprise entre 
1,05 et 14 bars, suivant la profondeur du lit, est 
assez courante. De ce fait, on peut conduire les 
reactions de reduction decrites a des pressions 
variant entre la pression atmospherique et une 
pression manometrique de 56 bars environ ou 
meme superieure. Les temperatures auxquelles on 
effectue les reductions peuvent varier entre 482 et 
982 °C environ, et varient dans chacune des zones 
reductrices en partie en fonction du degre d'ache- 
vement de la reaction de reduction effectuee dans 
cette zone. 

L'utilisation d'un gaz contenant de Poxygene 
comme gaz comburant et d'hydrocarbures comme 
combustible pour engendrer le gaz reducteur repre- 
sente les substances de depart les moins couteuses | 
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pour pruduire un gaz reducteur. Le procede pro- 
pose comprend un moyen efficace pour recycler 
les gaz residuels a partir des zones reductrices et 
pour pouvoir obtenir un pouvoir reducteur maxi- 
mum pour tous les constituants reducteurs engen- 
dres dans la zone de gazeification. Les diverses 
fonctions de la zone de gazeification, e'est-a-dire 
la zone 2, comme zone de reduction et comme 
zone de gazeification et comme moyen pour four- 
nir la chaleur necessaire pour effectuer la reaction 
de reduction, represente des economies importantes 
realisees en ce qui concerne le prix de Pequi- 
pement et Pespace occupe et permet un chauffage 
et une production du gaz reducteur. L'utilisation 
de la zone de prechauffage et de prereduction, 
e'est-a-dire la zone 1, egalement comme zone de 
transformation par deplacement de Pequilibre com- 
bine dans cette seule zone trois des principales 
fonctions necessaires pour mettre en oeuvre un pro- 
cede efficace. Cette zone resout egalement le pro- 
bleme pose par la carbonisation catastrophique 
qui se produirait normalement au cours du refroi- 
dissement et du recyclage d'uri gaz effluent conte- 
nant une grande quantite d'oxyde de carbone a 
mesure que le gaz passe d'une extremite a Pautre 
de la gamine de temperature comprise entre 482 
et 649 °C environ. Etant donne que, dans la zone 
de prechauffage et de prereduction, le milieu uti- 
lise pour refroidir ces gaz, c'est-a-dire les solides 
d'oxyde ferrique, de la temperature regnant dans 
la zone 2 a la temperature regnant dans la zone 
de conversion par deplacement de Pequilibre, con- 
tient de grandes quantites d'oxygene, le carbone 
qui peut se deposer par suite de la reaction de 
carbonisation est immediatement oxyde par Poxy- 
gene du minerai de fer, par Panhydride carbonique 
ou par Peau present dans la zone, en eliminant 
ainsi le probleme pose par la carbonisation par 
suite, du refroidissement des gaz de recyclage. Le 
probleme pose par la carbonisation catastrophique 
associe au rechauffage des gaz de recyclage avant 
de les reintroduire dans la zone de reduction est 
resolu dans le procede de Pinvention en transfor- 
mant Poxyde de carbone en anhydride carbonique 
et en Peliminant des gaz de recyclage, et en le 
recyclant et en ne prechauffant que Phydrogene. 
Evidemment, la carbonisation catastrophique ne 
pose pas de probleme avec Phydrogene. Le procede 
decrit^ ci-dessus a Pavantage d'etre peu encorabrant 
et d'etre tres souple pour regler les conditions 
reactionnelles dans chacune des zones en ce sens 
qu'on dispose d'une quantite suffisante d'energie 
thermique pour Pun quelconque des trois lits, 
comme voulu. Egalement, le gaz ayant le pouvoir 
reducteur le plus important, a savoir Phydrogene 
sensiblement pur, est obtenu en des quantites 
abondantes dans la zone dans laquelle un gaz ayant 
un pouvoir reducteur eleve est necessaire, e'est-a- 
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dire la zone 3, ou FeO est reduit en fer. La duree 
de sejour necessaire pour conduire chacune des 
reactions decrites dans des zones reactionnelles pent 
etre reglee en faisant varier la profondeur du lit 
dans la zone ou le diametre de la zone ou en eta- 
geant les zones. On peut effectuer Petagement de 
la facon connue en pratique. L'hydrogene en 
exces produit par 1'installation peut etre evacue 
au lieu d'en recycler la to tali te dans la zone 3. 

Un avantage de ce procede reside dans le fait 
que la reaction de reduction conduite dans la 
zone 2, ou Poxyde de carbone et Phydrogene cons- 
tituent les gaz reducteurs, est conduite a des tempe- 
ratures sensiblement superieures a celles de la reac- 
tion de reduction conduite dans la zone 3 ou 
Phydrogene est utilise coxnme agent reducteur. 
Les solides du minerai de fer partielleraent reduit 
qui s'ecoulent par pesanteur de la zone 2 dans la 
zone 3 contiennent une quantite importante de 
chaleur sensible, la chaleur qui peut etre ulilisee 
pour effectuer la reduction endothermique du fer 
avec lliydrogene. Par consequent, la quantite de 
prechaufEe ajoutee dans cette zone sous forme de 
chaleur sensible du gaz reducteur peut etre reduite: 
Ceci off re une souplesse supplementaire pour satis- 
faire aux conditions thermiques du procede. 

L'urilisation de pression elevee donne plusieurs 
avantages : la dimension du reacteur peut etre 
sensiblement reduite, le maintien des lits fluidises 
dans des zones reactionnelles est fortement favo- 
rise, Pelimination necessaire de Peau du courant 
de gaz de recyclage peut etre effectuee sans refroi- 
dissement important et la remise sous pression 
du gaz de recyclage pour compenser la chute de 
pression dans Pinstallation est plus economique aux 
pressions superieures. 

Le dessin annexe represente schemata quement 
une forme de realisation du procede de la pre- 
sente invention. Bien que le dessin represente un 
agencement d'un appareil dans lequel le procede 
de la presente invention peut etre mis en ceuvre, 
il n'est pas destine a limiter Pinvention a Pappa- 
reil ou materiaux particuliers decrits. On doit ega- 
lement noter qu'on a omis diverses pieces d'equi- 
pement classiques comme des pompes, vannes, con- 
nexions electriques, echangeurs de chaleur, etc., 
pour simplifier Pexplication du dessin. 

La reduction des oxydes metalliques avec un 
gaz reducteur comprenant de Poxyde de carbone 
et de Phydrogene ou de Phydrogene seul est bien 
connue. Divers oxydes metalliques comprenant des 
minerais de fer, de nickel, de chrome, de vana- 
dium et de titane, etc., ont ete reduits de cette 
facon. Cependant, la presente invention concerne 
principalement la reduction des oxydes de fer en 
fer metallique, que les oxydes de fer soient ajoutes 
des le debut ou engendres in situ au cours d'un 
stade initial du procede. Suivant la presente inven- 



tion, des oxydes de fer comprenant essentielle- 
ment du Fe 2 03 et peut-etre une certaine quantite 
de Fe 3 0 4 sont reduits en fer metallique de 90 % 
ou plus. 

On peut choisir les combustibles hydrocarboncs 
utilises suivant la presente invention pour engen- 
drer les gaz reducteurs et la chaleur pour conduire 
les reactions de reduction endothermiques parmi 
les hydrocarbures norraalement gazeux comme le 
methane, le propane, Pethane, le butane ou des 
hydrocarbures normalement liquides comme un 
naphta leger, un fuel oil leger, un naphta lourd 
ou une huile residuelle lourde. Un gaz naturel 
consistant essentiellement en du methane constitue 
un bon combustible pour le present procede. Les 
prix reiatifs des divers combustibles determinant 
la charge a utiliser. Le combustible hydrocarbone 
est partiellement oxyde avec des quantites insuffi- 
santes d'oxygene pour produire les produits de 
combustion contenant principalement de Poxyde dc 
carbone et de Phydrogene et de faibles quantites 
d'anhydride carbonique et d'eau. Le gaz oxydant 
peut etre soit de Pair, soit de Pair enrichi d'oxy- 
gene, soit de Poxygene pur. Lorsqu'on utilise Pair, 
il se produit une accumulation importante de sub- 
stances inertes dans les gaz mis en circulation qui 
comprennent principalement de Pazote et qui doivent 
etre eliminees de Pinstallation. Si Pon utilise de 
Pcxygene pur ou de Pair enrichi en oxygene, le 
degre de purification necessaire pour maintenir un 
fonctionnement efficace est reduit. Cependant, la 
presence d'une certaine quantite d'azote dans Pins- 
tallation ne constitue par un inconvenient, etant 
donne que Pazote augmente la densite des gaz de 
fluidisaticn et favorise la fluidisation des Hts de 
minerai de fer finement divise. 

L'oxyde ferrique contenu dans la zone 1,* qui est 
prechauffe, agit comme le catalyseur de la trans- 
formation par deplacement de Pequilibre eau-gaz 
et est continuellement renouvele dans cette zone qui 
contient tou jours du catalyseur frais pour effectuer 
la reaction de transformation par deplacement de 
Pequilibre eau-gaz. La reduction effectuee dans 
cette zone est insuffisante pour produire du fer 
metallique et par suite, malgre des conditions 
d'equilibre par ailleurs favorables, il ne se forme 
pas de methane ou d'hydrocarbures superieurs. 
Neanmoins, la reaction de deplacement de Pequi- 
libre eau-gaz atteint un etat d'equilibre, tandis que 
Poxyde ferrique est facilement deshydrate et reduit i 
en_ oxyde magnetique de fer. L'utilisation de la j 
charge de minerai de fer comme catalyseur eli-i 
mine la necessite d'utiliser un catalyseur separe 
pour cette reaction. Dans la zone 2 egalement, le 
minerai de fer partiellement reduit agit comme un 
catalyseur pour la reaction de gazeification qui se 
produit dans cette zone dans laquelle le combus- 
tible hydrocarbone est partiellement oxyde et cra- 



que pour produire du carbone, de l'oxyde de car- 
bone et de 1'hydrogene. On n'utilise pas de cataly- 
seur supplemental pour le procede et les deux 
catalyseurs qui seraient normaleraent necessaires 
sont fournis par le fer qui est reduit en realite au 
cours du procede. 

Le minerai de fer present est sous la forme de 
solides finement divises et les reactions de reduc- 
tion sont conduites dans des lits fluidises par con- 
tact direct des solides fluidises avec le gaz reduc- 
teur. Comme represents sur le dessin annexe, trois 
zones au moins sont necessaires pour la mise en 
ceuvre du procede. Cependant, n'importe laquclle 
de ces zones peut etre encore divisee en deux lits 
ou etages ou plus pour fournir le degre voulu d'eta- 
gement du gaz et des solides et la duree de sejour 
pour les reactions qui doivent se produire dans 
une zone particuliere. Dans une forme de realisa- 
tion preferee par exemple, la zone de prechauffage 
a basse temperature et de transformation par depla- 
cement de l'equilibre eau-gaz est divisee en plu- 
sieurs etages pour parvenir a une meilleure utili- 
sation de la chaleur. Dans une forme de realisation 
particulierement preferee, on utilise de deux a 
sept environ et de preference encore de deux a 
trois etages dans la zone de transformation de 
l'equilibre eau-gaz. Le diametre des etages contc- 
nant des lits fluidises de fer peut varier de 1,5 a 
9 m et leur hauteur peut varier de 0,9 a 30 m 
environ. Au cours d'une operation effectuee avec 
des lits fluidises, la vitesse du gaz utilise depend 
de la dimension particulaire et de la densite du 
minerai et est choisie de f agon a . maintenir les 
solides finement divises sous forme d'un lit flui- 
dise turbulent dense ressemblant a un liquide. Les 
solides finement divises sont animes d'un mouve- 
ment important dans le sens vertical et le sens 
horizontal et atleignent un niveau pseudo-liquide. 
Le maintien du minerai de fer sous la forme d'un 
lit fluidise pendant la reduction est garanti par le 
passage du gaz reducteur et/ou des produits de 
combustion a travers les divers lits fluidises. Ega- 
lement, d'une fagon analogue a 1'eau, la pression 
regnant au fond du lit fluidise est directement 
proportionnelle a la hauteur du lit fluidise et au 
gaz de fluidisation passant a travers le lit jusqu'a 
son sommeL C'est ce changement de pression en 
passant a travers les divers lits fluidises de solides 
finement divises que doit compenser une pompe, 
pompe qui au cours du recyclage des gaz reduc- 
teurs a partir du sommet du reacteur doit aug- 
menter la pression des gaz recycles d'une fagon 
suffisante pour qu'ils puissent etre introduits dans 
le fond du reacteur. La pompe de recyclage doit 
compenser la difference de pression du semmet 
du dernier lit fluidise a la base du premier lit 
fluidise. La pompe doit compenser cette difference 
de pression quelle que soit la pression a laquelle 



7 — , . [1.535.033] 

la reaction de reduction d'ensemble est conduite. 

Outre le fait d'etre un facteur important pour 
maintenir la fluidisation et diminuer la dimension 
du recipient reactionnel l'utilisation de pressions 
eievees simplifie lelimination de 1'eau de la reac- 
tion qui est formee par la reaction de reduction 
et qui est presente sous forme d'eau qui n'a pas 
reagi provenant de la reaction de transformation 
par deplacement de l'equilibre et elle reduit au 
minimum l'effet de la chute de pression accom- 
pagnant la reaction de reduction. II est necessaire 
d'enlever 1'eau du courant d'hydrogene recycle 
pour cmpecher 1'eau d'agir comme mi agent oxy- 
dant lorsqu'on l'introduit dans la zone de reduc- 
tion du fer ferreux. Si Ton utilise des pressions 
eievees, un refroidissement couteux n'est pas neces- 
saire pour condenser et enlever 1'eau du courant 
de recyclage. Un autre facteur qui rend souhai- 
tahle l'utilisation d'une pression elevee reside dans 
le fait que la remise sous pression du courant 
gazeux de recyclage pour surmonter la chute de 
pression se produisant dans les zones de reaction, 
d'elimination de 1'anhydride carbonique et de 1'eau 
est effectuee d'une fagon economique aux pres- 
sions eievees. A basse pression, par exemple a la 
pression atmospherique, la puissance necessaire 
pour compenser une chute de pression equivalente 
est sensiblement plus grande que celle necessaire 
pour compenser la meme chute de pression a une 
temperature elevee. 

Comme precedemment decrit, le procede de Tin- 
vention necessite ^utilisation d'au moins trois 
zones. La premiere zone (ou premieres zones) est 
une zone de prechauffage et de prereduction pour 
le minerai qui agit egalement comme une zone 
de transformation par deplacement de l'equilibre 
eau-gaz et comme une zone de refroidissement pour 
le gaz reducteur. La seconde zone est une zone 
de gazeification dans laquelle le combustible car- 
bone est brule. D'une fagon generale, l'oxyde de 
carbone et lliydrogene sont brules avec l'oxygene 
ou sont produits et brules par oxydation partielle 
d'un combustible hydrocarbone. Cette zone est 
aussi une zone de reduction primaire, ainsi qu'une 
zone de chauffage. La troisieme zone est principa- 
lement une zone de reduction dans laquelle des 
gaz reducteurs ayant un pouvoir reducteur eleve 
sont mis en contact avec le fer ferreux pour le 
reduire en fer metallique. Les gaz reducteurs de 
ces trois zones s'ecoulent a contre-courant avec 
le courant des solides, ces solides s'ecoulant de 
la premiere dans la seconde et dans la troisieme 
zone sous l'effet de la pesanteur. Dans ces trois 
zones; le fer est present dans les lits comme des 
lits fluidises de fer et le fer s'ecoule sensiblement 
de la meme fagon que Teau en se deversant a 
partir d'une zone et dans la zone suivante, etc. 
Bien que le principe du present precede offre 
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une tres grande souplesse pour conduire la reac- 
tion, les conditions regnant dans chaque zone doi- 
vent etre reglees de facon a favoriser les reactions 
voulues. 

Dans la zone 1, qui est la zone de prcchauffagc 
du minerai, de prereduction, de transformation par 
deplacement de l'equilibre et de refroidissement 
du gaz, la temperature est maintenue entre 316 
et 482 °C et de preference entre 371 et 427 °C. 
On l'obtient en reglant la cbaleur sensible des 
gaz chauds introduits dans la zone 1 a partir de 
la zone 2 et en reglant la quantite de vapeur d'eau 
ou d'eau ajoutee dans cette zone. En reglant le 
debit d'admission du minerai de fer dans cette 
zone, la duree de sejour du minerai dans cette 
zone et le debit d'introduction des gaz a partir de 
la zone 2, on peut regler avec precision la tempe- 
rature regnant dans cette zone au niveau voulu. 
La pression regnant dans le reactcur, ce dernier 
comprenant les zones 1, 2 et 3, varie entre la 
pression atmospherique et une pression manome- 
trique allant jusqu'a 59,5 bars, de preference entre 
4,9 et 45,5 bars, Toutefois la difference de pres- 
sion entre les gaz effluents de la zone 1 et la pression 
regnant a la base du lit fluidise de la zone 3 peut 
varier de 0,35 a 14 bars environ. Cette difference 
de pression depend en grande partie de la hauteur 
des lits fluidises utilises dans Finstallation et du 
nombre des lits fluidises utilises. II se produit ega- 
lement une legere chute de pression a mesure que 
les gaz effluents de la zone 1 passent a travers 
la zone d'elimination de Feau et les laveurs-eli- 
minateurs d'anhydride carbonique. Toutefois, cette 
difference de pression est faible en comparaison 
de celle se produisant dans le reacteur entre les 
zones 1 et 3. 

Le minerai de fer introduit dans la zone 1 com- 
prend principalement du Fe 2 03 et peut-etre cer- 
taines quantites d'oxydes inferieurs comme Fes0 4 . 
Les gaz effluents evacues de la zone 1 contiennent 
moins de 10 % d'oxyde de carbone en volume et 
de preference moins de 5 % en volume. La quan- 
tite d'anhydride carbonique contenue dans cette 
zone est accrue par rapport a celle du gaz effluent 
de la zone 2 a cause de la reduction d'une partie 
du minerai de fer dans cette zone avec l'oxyde 
de carbone. Egalement, la quantite d'eau contenue 
dans cette zone est accrue par rapport a celle du 
gaz effluent de la zone 2, a cause de la reduction 
partielle du mineral avec l'hydrogene pendant le 
cycle de prechauffage. La quantite d'eau presente 
est accrue par la vapeur d'eau ou 1'eau injectee 
pour aider a conduire la reaction de deplacement 
de l'equilibre eau-gaz. 

La zone 2, qui agit comme une zone de chauf- 
fage, une zone de gazeification et une zone de 
reduction, fonctionne a une temperature comprise 
entre 649 et 982 °C, de preference entre 816 et 



927 °C. Le minerai de fer qui est prechauffe dans 
la zone precedente est introduit dans cette zone 
et est reduit de Fetal de minerai comprenant prin- 
cipalement du Fe20 3 et du Fea0 4 en un minerai 
comprenant principalement du FeO et une certaine 
quantite de Fe 3 0 4 . Par oxydation de l'oxyde de 
carbone ou de Fhydrogene ou des deux ou par 
oxydation partielle du combustible hydrocarbone 
dans des conditions reglees, le rapport de l'anhy- 
dride carbonique a l'oxyde de carbone et le rap- 
port de Feau a l'hydrogene dans les gaz effluents 
de cette zone sont maintenus au-dessous du niveau 
d'equilibre necessaire pour reduire Fe 3 0 4 en FeO. 
Le rapport de Fanhydride carbonique a l'oxyde 
de carbone peut etre de 1,5 a 5,25 et de prefe- 
rence de 3,0 a 4,6 et le rapport de Feau a l'hydro- 
gene peut etre de 0,9 a 9,0 et de preference de 
3,0 a 6,7. Ces gaz sont introduits a ces rapports 
dans la zone 1 dans laquelle Foxyde de carbone 
reagit avec Feau et est transforme en des quan- 
tites sensiblement equimolaires d'hydrogene et d'an- 
hydride carbonique. Une partie de l'oxyde de 
carbone et de l'hydrogene reagit avec le minerai 
et le reduit partiellement. Le combustible hydrocar- 
bone est melange avec Fair contenu dans la zone 

2 et est partiellement oxyde, le rapport atomique 
de Foxygene de Fair au carbone de Fhydrocarbure 
etant compris entre 0,5 et 3,0 et de preference 
entre 0,75 et 1,5. 

Les conditions operatoires regnant dans la zone 

3 sont sensiblement moins critiques que celles 
regnant soit dans la zone 1, soit dans la zone 2. 
Cependant, elles doivent etre maintenues de facon 
que la reduction, du FeO en fer metallique puisse 
etre effectuee efficacement dans cette zone sans 
« embourbement » et frittage du minerai. Dans 
cette zone la temperature est maintenue entre 4S2 
et 871 °C et de preference entre 593 et 760 °C 
pour la reduction efficace du FeO par l'hydro- 
gene. On introduit de l'hydrogene d'une purete 
de 50 a 90 % ou plus dans cette zone et il est 
partiellement oxyde en eau par reduction du FeO 
et le rapport de Feau a l'hydrogene dans les gaz 
effluents quittant cette zone est inferieur a celui 
necessaire dans des conditions d'equilibre pour la 
reduction de FeO en Fe. Le rapport de Feau a 
Fhydrcgene dans cette zone peut etre de 0,19 a 0,56 
et de preference 0,32 a 0,47. Si Fon utilise Fair 
comme gaz oxydant introduit dans la zone 2 pour 
oxyder partiellement le combustible hydrocarbone, 
une quantite moyenne d'azote dans les gaz intro- 
duits dans cette zone est comprise entre 10 et 70 % , 
de prererence entre 20 et 50 % de ces gaz. Ega- 
lement, suivant le degre d'achevement de Foxyda- 
tion dans la zone 2 et de la reduction dans la 
zone 1, on peut introduire de faibles quantites de 
methane gazeux dans la zone 3 avec l'hydrogene 
recycle. Cette quantite est maintenue au-dessous de 



BNSCX3CID: <PR 1535033A I > 



10 % et de preference au-dessous de 5 % du me- 
thane gazeux. 

Suivant la pression a laquelle 1'installation est 
mamtenue les gaz effluents a recycler apres la 
reaction de transformation par deplacement de 
lequilibre peuvent etre refroidis par un moyen de 
refroidissement approprie a une temperature infe- 
rieure a 1-19 °C, de preference inferieure a 100 °C 
par echange de chaleur indirecle avec un fluide 
approprie par exemple un gaz de recyclage froid. 
On peut effectuer un refroidissement supplement 
taire si necessaire jusqu'a la temperature ambiante 
par un autre moyen de refroidissement. Le degre 
de refroidissement necessaire pour enlever 1'eau 
depend de la pression a laquelle la reaction est 
conduite. 

Apres refroidissement a la temperature ambiante, 
on mtroduit les gaz effluents dans un laveur-elimi- 
nateur d'anhydride carbonique classique. 

Un laveur-eliminateur d'anhydride carbonique 
typique est un laveur utilisant une solution de 
lavage ou d'epuration qui est continueUement recy- 
clee entre une colonne d'absorption e t une colonne 
de regeneration. L'epuration consiste a mettre le 
melange gazeux contenant l'anhydride carbonique 
dans une colonne d'absorption maintenue a une 
pression superieure a la pression atmospherique 
d'au moins 3,5 bars au manometre en contact 
avec une solution de lavage et d'epuration compre- 
nant une solution aqueuse d'un reactif alcalin, 
cemme des carbonates de metaux alcalins, . des 
phosphates de metaux alcalins et des alcanolami- 
nes. L'anhydride carbonique est absorbe par la 
solution et la solution est transferee de la colonne 
d'absorption dans un etage de regeneration qui 
comprend une colonne d'ebulhtion et d'entrame- 
ment a la vapeur. Dans cette colonne la pression 
appliquee a la solution est reduite en general a 
la pression atmospherique ou au moins a une pres- 
sion sensiblement inferieure a celle regnant dans 
la crvlonne d'absorption. Ensuite, la solution chaude 
ayant subi une decompression est soumise sans re- 
froidissement intermediaire important a une ebulli- 
tion et un entrainement a la vapeur au cours d'une 
operation a contre-courant. Au cours de l'ebulli- 
tion et de l'entrainement a la vapeur, la colonne 
est maintenue a une pression qui correspond a la 
temperature d'ebullition de la solution, celle-ci etant 
generalement comprise entre 79 et 141 °C environ. 
Ensuite, on recycle la solution regeneree dans la 
colonne d'absorption et on l'y traite a une tempe- 
rature comprise entre 79 et 141 °C et d'une fagon 
generate a une temperature qui ne depasse pas 
31 °C environ au-dessous de la temperature de 
la solution dans la colonne de regeneration. 

Les gaz anhydres debarrasses de l'anbydride car- 
bonique sent alors de nouveau comprimes par un 
compresseur approprie d'une facon suffisante pour 
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les reintroduce dans le fond du reacteur. Ceci ne- 
cessite normalement une augmentation de pression 
de 0,35 a 7 bars environ au manometre. Apres la 
recompression, on introduit 1'hydrogene recycle 
dans le fond du reacteur, mais avant ^introduction 
on le prechauffe entre 649 et 1 093 °C, plus cou- 
ramment entre 816 et 982 °C. Ce degre de pre- 
chauffage est normalement eleve pour repondre aux 
besoms en chaleur de la zone de reduction du fer 
ferreux, qui ne se sont pas satisfaits par la chaleur 
sensible du minerai de fer partiellement reduit 
introduit dans cette zone. 

Pour micux comprendre la presente invention, 
on peut se referer au dessin annexe qui represente 
un schema de circulation typique montrant les 
stades du processus suivant la presente invention. 
Bien que le dessin montre 1'agencement d'un appa- 
reil permettant de mettre en ceuvre le procede de 
la presente invention, il n'est pas destine a limiter 
1 invention a l'appareil ou aux materiaux particu- 
liers decrits. 

Le minerai de fer provenant d'une source ex- 
terne non representee est introduit dans la zone 
1 par 1'intermediaire d'une conduite 13. Ce mine- 
rai a ete calibre d'une facon appropriee dans un 
broyeur non represente pour fournir des parti- 
cules fluidisees ayant une dimension moyenne com- 
prise entre 10 et 3 000 microns environ. Un 
courant d'hydrocarbure est prechauffe par un 
moyen non represente et est introduit par une 
conduite 20 dans la zone 2. L'air qui est pre- 
chauffe par un moyen non represente est introduit 
dans la zone 2 par l'intermediaire d'une conduite 4. 
La zone 2 est maintenue sous forme d'un lit flui- 
dise et comprend principalement du minerai de 
fer a l'etat de FeO et une faible quantite a l'etat 
de Fe 3 0 4 . Le minerai de fer est introduit dans 
la zone 2 a partir de la zone 1 principalement a 
l etat de Feo0 3 et de Fe 3 0 4 et est rapidement 
reduit dans la zone 2 en FeO et Fe. La tempera- 
ture regnant dans la zone 2 est reglee a 871 °C 
environ en reglant le rapport du combustible et 
de Fair introduit dans cette zone. Le combustible • 
mjecte dans la zone 2 est partiellement oxyde par 
Pair principalement en oxyde de carbone et en 
hydrogene et en de faibles quantites d'anhydride 
carbonique et d'eau. II se produit egalement un 
certain craquage de l'hydrocarbure en carbone et 
en hydrogene. On obtient une quantite supplemen- 
taire d'anhydride carbonique et d'eau sous forme 
de produits d'oxydation de l'oxyde de carbone 
et de 1'hydrogene qui sont les produits de la 
reaction d'oxydation de la reduction de Fe 3 0 4 
en FeO. Les rapports de l'anhydride carbonique 
a l!oxyde de carbone et de 1'eau a 1'hydrogene 
dans cette zone sont inferieurs au niveau d'equi- 
libre necessaire pour reduire Fe 3 0 4 en FeO. Le 
rapport de l'anhydride carbonique a l'oxyde de 
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carbone est de 3,0 a 4,6 et celui de Feau a Fhy- 
drogene est de 3.0 a 6,7. Le rapport atomique 
de Foxygene de l'air au carbone du combustible 
hydro carbone peut etre de 0,75 a 1,5. A mesure 
que le minerai prechauffe est introduit dans la 
zone 2 par Fin termed i aire de la colonne descen- 
dante 11, le minerai reduit contenu dans la zone 
2 se deverse dans une conduite descendante 10 et 
est introduit dans la zone 3. Les gaz d'echappe- 
ment de la zone 2 s'ecoulent dans la cbambre 9 
et contiennent de petites particules solides du mine- 
rai de fer. D'une facon analogue, les gaz d'echap- 
pement de la zone 3 s'ecoulent dans la cbambre 
33 et contiennent de faibles particules solides de 
minerai de fer. Le gaz et les solides entraines 
sont evacues de la cbambre 9 (ou de la cbambre 
38 suivant le cas) par une conduite 5 (ou 37) 
dans un separateur 6 du type cyclone (ou 34 ) 
dans lequel les solides sont separes et ramenes 
dans le lit 2 (ou 3) par une conduite 7 (ou 35) 
et les gaz exempts de solides sont evacues du 
separateur 6 du type cyclone (ou 34) par une 
conduite 8 (ou 36) et sont introduits dans une 
zone de prechauffage et de prereduction 1 (ou zone 
2). Ces gaz fluidisent le minerai de fer finement 
divise contenu dans cette zone et prechauffe le 
minerai de fer de cette zone en transferant au 
minerai de fer froid la cbaleur sensible des gaz 
effluents de la zone 2. Bieri qu'un prechauffage 
et une prereduction du minerai de fer contenu 
dans la zone 1 se produisent, la zone 1 a pour 
but principal de fournir un catalyseur pour trans- 
former Foxyde de carbone et Feau des gaz effluents 
de la zone. 2 en hydrogene et en anhydride carbo- 
nique. Cette reaction de transformation est effec- 
tuee jusqu'a 90 a 95 % et les gaz quittant la zone 
1 sont evacues par une conduite 16 et comprennent 
principalement de Fanhydride carbonique, de Fhy- 
drogene, de Feau et de Fazote et peu ou pas 
d'oxyde de carbone et de methane. Ces gaz qui 
contiennent une certaine quantite de solides entrai- 
nes sont introduits par la conduite 16 dans un 
- separateur 14 du type cyclone dans lequel les 
solides sont separes du gaz et ramenes par la 
conduite 15 dans la zone 1 et les gaz debarrasses 
des solides sont evacues par une conduite 17. 

Si- Fon utilise Fair comme gaz oxydant pour 
oxyder partiellement ce combustible dans la zone 2, 
Fazote et autres gaz inertes ont tendance a s'ac- 
cumuler dans les gaz effluents contenus dans la 
conduite 17. Ces gaz peuvent etre periodiquement 
chasses en ouvrant une vanne 18 et en laissant les 
gaz s'echapper par une conduite 19. Les gaz 
effluents de la zone 1 sont alors introduits par 
la conduite 17 dans une zone appropriee 21 
d'echange de chaleur oa les gaz sont refroidis 
par exemple par echange de chaleur indirect avec 
de Fhydrogene gazeux froid contenu dans une 
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conduite 31. Dans cette forme de realisation de 
Finvention, les reactions dc reduction sont effec- 
tuees a une pression manometrique comprise entre 
1,4 et 45,5 bars et la difference de pression entre 
le fond de la zone 3 et la partie superieure de 
la zone 1 est comprise entre 0,7 et 4,2 bars au 
manometre. Par consequent, les gaz introduits 
dans le refroidisseur 21 sont a la pression mano- 
metrique de 0,7 a 44,8 bars et en etant refroidis 
par un echange de chaleur indirect dans le 
refroidisseur 21 a une temperature de 149 °C, 
une partie ou la totalite de Feau du gaz est con- 
densee et evacuee par une conduite 24. Les gaz 
dont la teneur en eau est ainsi reduite peuvent 
etre introduits dans un second refroidisseur 22 
dans lequel de Feau de refroidissement maintenue 
a la temperature ambiante est introduite par une 
conduite 28 et evacuee par une conduite 29. Les 
gaz y sont refroidis a. la temperature ambiante et 
toute huxnidite restante est condensee et eliminee. 
Les gaz ainsi deshydrates sont evacues par une 
conduite 26. L'eau condensee provenant du refroi- 
disseur 22 est evacuee par une conduite 27. 

Les gaz anhydres comprenant principalement de 
Fhydrogene et de Fanhydride carbonique sont 
evacues du refroidisseur 22 par une conduite 26 
et sont introduits dans une zone 23 contenant un 
solvant selectif pour Fanhydride carbonique, par 
exemple de la methanolamine, pour enlever Fanhy- 
dride carbonique des gaz anhydres. Le solvant 
contenant Fanhydride carbonique absorbe est eva- 
cue par une conduite 30 et est regenere et rein- 
troduit dans le laveur-eliminateur d'anhydride car- 
bonique 23. Le gaz est evacue du laveur 23 par 
une conduite 31 et comprend principalement de 
Fhydrogene pur et de faibles quantites d'azote, 
suivant le gaz oxydant utilise dans la zone de 
gazeification. De tres faibles quantites de methane 
peuvent etre presentes en raison d'une combustion ' 
incomplete des hydrocarbures introduits dans la 
zone 2. Toutefois, le methane non oxyde dans la 
zone 2 peut etre oxyde dans la zone 1 en venant 
au contact du minerai hautement oxyde dans cette 
zone; par consequent, les gaz de recyclage con- 
tiennent moins de 10 % environ de preference 
moins de 5 % de methane. La pression des gaz 
froids maintenus a une pression manometrique com- 
prise entre 0,7 et 44,8 bars est augmentee par 
une pompe de compression 32 de 2,8 a 4,2 bars 
environ et, a cause de la compression, leur tempe- 
rature est legerement augmentee et ils sont refoules 
par la pompe dans la conduite 31 et soumis a un 
echange de chaleur indirect dans Fechangeur 21 
avec les gaz effluents chauds de la zone 1 dans 
laquelle la temperature est portee de la tempera- 
ture ambiante entre 260 et 371 °C. 

Les gaz ainsi prechauffes sont a dm is par une 
conduite 31 et sont introduits dans un four appro- 



prie 33 dans lequel la temperature est encore 
augmentee jusqu'a 871-1 204 °C. Habituellement, la 
temperature de Fhydrogene de recyclage est aug- 
mentee jusqu'a 110-333 °C au-dessus de la tempera- 
ture de la zone reactionnelle 3, de sorte que la 
chaleur Iatente de Fhydrogene fournit une partie 
de la chaleur necessaire pour effectuer la reaction 
de reduction endothermique dans la zone 3. La 
temperature regnant dans la zone 3 pour une 
reduction avantageuse a des pressions manome- 
triques comprises entre 1,4 et 4,2 bars environ est 
maintenue entre 593 et 760 °C environ. Le fer 
contenu dans cette zone est reduit de Fetat FeO 
a Fetat Fe a 90 a 98%. L'utilisation de I'hydro- 
gene sensiblement pur comme agent reducteur dans 
cette zone fournit le gaz ayant le pouvoir reduc- 
teur le plus eleve la ou il est le plus necessaire. 
Le rapport de l'eau a Fhydrogene dans cette zone 
est inferieur de 0,32 a 0,47. L'hydrogene intro- 
duit dans cette zone est sensiblement anhydre, 
mais de l'eau est produite comme produit d'oxy- 
dation de la reaction de reduction. La concen- 
tration de 1'azote dans les gaz introduits dans la 
zone 3 ou Ton utilise de Fair enrichi en oxygene 
pour bruler le combustible hydrocarbone dans la 
zone 2 est comprise entre 10 et 30 % en volume. 
Un pourcentage estime ou rendement de la reduc- 
tion par passe dans cette zone est de 50 % envi- 
ron du rendement theorique. Le fer reduit dans 
cette z^ne se deverse dans une colonne descen- 
dante 39 est evacue de la zone reactionnelle pour 
etre emmagasine ou soumis a un autre traiteraent. 

D'apres la description ci-dessus, il est evident 
que plusieurs des inconvenients fondamentaux de 
l a . Ruction directe du minerai de fer ont ete 
elimines. Une quantite de chaleur suffisante est 
appliquee a chacune des trois zones et la quantite 
de chaleur necessaire dans une zone particuliere 
peut etre reglee avec precision. Le probleme pose 
par la carbonisation catastrophique pendant le chauf- 
fage du gaz de recyclage a ete resolu en introdui- 
sant de I'hydrogene pur dans la zone 3 et pendant 
lerefroidissement, en refroidissant les gaz de recy- 
clage dans la zone 1, en les mettant en contact 
avec un minerai fortement oxyde qui reduit la 
tendance qu'a le carbone a se deposer et a se ras- 
sembler dans la zone. Le procede decrit ci-dessus 
represente un minimum d'investissement d'equipe- 
ment et d'installation fixes, en ce sens que deux 
des zones jouent deux ou trois roles, en reduisant 
ainsi le prix de Tequipement necessaire. Le prix 
du gaz reducteur est sensiblement reduit par le 
recvclage des gaz reducteurs non transformer. 

L'invention est encore illustree par Fexemple sui- 
vant. On prechauffe un gaz naturel a raison de 
2 379 m 3 par jour a. 482 °C et on le fait reagir 
a une pression manometrique de 5,6 bars environ 
et a une temperature de 843 °C avec 6 796 m 3 
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par jour d'air qui est prechauffe a 649 °C environ 
pour produire 12 743 m 3 par jour de gaz de 
synthese comprenant d'une facon predominante de 
Fhydrogene et de Foxyde de carbone a un rap- 
port volumetrique de Foxyde de carbone a Fhydro- 
gene de 0,5. L'oxyde de carbone et Fhydrogene du 
gaz reagissent avec du minerai de fer prealable- 
ment chauffe a une temperature de 843 °C pour 
reduire le minerai de fer en FeO. Les gaz d'echap- 
pement de cette zone presentent un rapport de 
Fanhydride carbonique a Foxyde de carbone de 
0,23 environ et un rapport de Feau a Fhydrogene 
de 0,21 environ. 

On met les gaz effluents en contact a contre- 
courant dans un lit fluidise avec du minerai de 
fer froid, le minerai de fer etant prealablement 
chauffe a une temperature de 371 °C et etant seche, 
et Foxyde de carbone et Feau des gaz introduits 
dans la zone de prechauffage etant transformes en 
anhydride carbonique et en hydrogene. Cette action 
se produit a une temperature de 371 °C environ. 
La transformation par deplacement de Fequilibre 
eau-gaz se produisant dans cette zone transforme 
de 90 a 95 % Foxyde de carbone present en anhy- 
dride carbonique par reaction avec Feau qui est 
faransformee en H 2 , en fournissant une quantite 
equimolaire d'hydrogene. La teneur en oxyde de 
carbone des gaz effluents de cette zone est de 
1,5 % en volume. Ces gaz sont refroidis et traites 
d'une fagon appropriee pour eliminer Fanhydride 
carbonique et Feau et on obtient de Fhydrogene 
gazeux anhydre exempt d'anhydride carbonique. 
La composition de ce gaz est la suivante : 83 % 
d'hydrogene; 14% d'azote; 1 % de methane; 
2 % d'autres substances. Ce gaz est maintenu a 
une pression manometrique de 45,5 bars et est 
comprime par une pompe appropriee jusqu'a une 
pression manometrique de 8,4 bars environ et est 
chauffe de la temperature ambiante jusqu'a 871 °C 
environ,^ ce qui correspond a 167 °C de plus que 
la temperature de reduction dans la zone de reduc- 
tion de FeO a Fe qui est maintenu a une tempe- 
rature de 704 °C environ. L'hydrogene ainsi chauffe 
fournit la chaleur pour la reaction endothermique 
realisee dans cette zone et reduit le FeO en Fe 
et transforme une partie de l'hydrogene en eau. 
Le produit chaud contenant environ 85 % du fer 
sous forme metallique est enleve de la zone de 
reduction par i'hydrogene et est traite d'une fagon 
appropriee pour le rendre non pyrophorique' et 
est emmagasine en vue d'une application ulte- 
rieure. 

Dans la zone de gazeification dans laquelle le 
gaz de synthese est produit et la reduction est 
amorcee, le rapport atomique de Foxygene du 
gaz contenant de Foxygene au carbone du methane 
est de 1,0 environ. Suivant le present procede, 
les gaz de synthese produits dans la "zone de gazei- 
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fication peuvent etre recycles jusqu'a epuisement, 
en effectuant periodiquement une vidange de 10 c /c 
en volume pour maintenir la concentration d'azote 
entre 10 et 30 %. 

RESUME 

Precede de reduction echelonnee d'un minerai 
de fer dans lequel on fluidise des oxydes de fer 
a l'aide de gaz ascendants, on les reduit, on traite 
Teffluent du precede en eliminant Feau et l'anhy- 
dride carbonique pour regenerer le pouvoir rcduc- 
teur des gaz effluents et dans lequel on evacue un 
fer reduit a partir d'un stade final, procede carac- 
terise par les points separement ou en combinai- 
sons : 

1° On introduit un combustible carbone et de 
Foxygene dans un etage intermediaire, on fait bru- 
ler le combustible et on reduit le minerai de fer 
oxyde en oxyde ferreux a une temperature com- 
prise entre 649 et 982 °C pour obtenir un effluent 
qui comprend de 1'oxyde de carbone, de l'hydro- 
gene et de l'eau, on evacue Feffluent chauffe et 
l'admet dans un etage precedent contigu contenant 
de Foxyde ferrique, on prechauffe et reduit partiel- 
lement Foxyde ferrique, tout en maintenant une 
temperature comprise entre 316 et 482 °C dans 
ledit etage pour transformer Feau en hydrogene; 

2° On conduit le stade de prechauffage et de 
reduction parti elle dans plusieurs etages de pre- 
cbauffage, de preference jusqu'a sept etages de 
prechauffage; 

3° L'admission d'un combustible carbone et de 
Foxygene dans un etage intermediaire consiste a 
injecter un combustible hydrocarbone et un gaz 
contenant de Foxygene. dans ledit etage interme- 
diaire; 

4° On ajoute de la vapeur d'eau provenant d'une 
source exterieure directement dans Fetage prece- 
dent pour fournir une quanta te supplementaire 
d'humidite pour la transformer en hydrogene; 

5° Pour reduire un minerai de fer oxyde en 
fer metallique, on prevoit une serie de zones reac- 
tionnelles contenant du minerai de fer fluidise, le 
minerai passant successivement d'une zone reac- 
tionnelle dans une autre et etant reduit simultane- 
ment et consecutivement de Fetat d'oxyde ferrique 
en fer sensiblement metallique par contact a con- 
tre-courant avec des gaz reducteurs, lesdites zones 
comprenant une zone initiale de prechauffage et 
de transformation contenant de Foxyde ferrique, 
une zone intermediaire de gazeification et de reduc- 
tion dans laquelle le minerai partiellement reduit 
est encore reduit et une. zone adjacentc de reduc- 
tion du fer ferreux, ledit procede consiste a injecter 
un combustible hydro carbone et un gaz contenant 
de Foxygene dans la zone de gazeification et de 
reduction contenant des oxydes de fer fluidises et 
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prechauffes pour craquer et partiellement oxyder 
Fhydrocarbure et former un effluent gazeux com- 
prenant essentiellement de Foxyde de carbone et 
de l'hydrogene et a reduire simultanement les 
oxydes de fer en oxyde ferreux et en dc faiblcs 
quantitcs de fer metallique avec formation d'un 
effluent supplementaire contenant de Feau et de 
Fanhydride carbonique, tout en maintenant une 
temperature comprise entre 64*9 et 982 °C, de 
preference entre 816 et 927 °C dans cette zone, 
a evacuer Foxyde ferreux de la zone de gazeifica- 
tion et de reduction pour le faire passer dans la 
zone de reduction du fer ferreux, a admettre le 
gaz effluent cbaud de la zone de gazeification et 
de reduction dans la zone de prechauffage et de 
conversion pour reduire partiellement Foxyde fer- 
rique et transformer Foxyde de carbone et Feau 
en exces de gaz reactionnel comprenant essentiel- 
lement de Fanhydride carbonique et de Fhydrogcne 
pour prcchauffer le minerai de fer et maintenir 
une temperature comprise entre 316 et 482 °C, 
de preference entre 371 et 427 °C, dans cette zone, 
a evacuer les oxydes partiellement reduits de la 
zone de prechauffage et de conversion pour les 
faire passer dans la zone de gazeification et de 
reduction, a evacuer les gaz reactionnels de la 
zone de prechauffage et de conversion, a separer 
Fanhydride carbonique et Feau pour former un 
gaz residuel comprenant essentiellement de Fby- 
drogene, a faire passer l'hydrogene gazeux residuel 
dans la zone de reduction' de Foxyde ferreux et a. 
y mettre en contact Foxygene et Foxyde ferreux, 
tout en maintenant une temperature comprise entre 
482 et 871 °C, de preference entre 593 et 760. °C, 
pour reduire efiicacement Foxyde ferreux en fer sen- 
siblement metallique, et a faire passer les gaz en gen - 
dres dans la zone de reduction de Foxyde ferreux 
dans la zone de gazeification et de reduction; 

6° On recupere le minerai de fer avec une metal- 
lisation comprise entre 50 et 99 % ; 

7° Les gaz effluents de la zone de gazeification 
et de reduction presentent un rapport de Fanhy- 
dride carbonique a Foxyde de carbone inferieur 
de 1,5 a 5,25 et un rapport de Feau a l'hydrogene 
inferieur de 0,9 a 9,0; 

8° Le gaz effluent de la zone de reduction de 
Foxyde ferreux presente un rapport de Feau a 
l'hydrogene inferieur de 0*19 a 0,56; 

9° Le gaz effluent de la zone de gazeification et 
de reduction est introduit dans la zone de prechauf- 
fage et de conversion avec de la vapeur d'eau. 
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